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Rohrbiindelreaktor, insbesondere fiir katalytische Gasphasenreak- 
tionen. 

5 Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft einen Rohrbiindelreaktor und 
die Verwendung eines derartigen Reaktors zur Durchfiihrung von ka 
talytischen Gasphasenreaktionen, insbesondere zur Durchfiihrung 
10 von exothermen und endothermen katalytischen Gasphasenreaktionen 
wie der Herstellung von Phthalsaureanhydrid (PSA), Acrylsaure, 
Methacrylsaure (MMA) , Acrolein, Maleinsaureanhydrid (MSA), Glyo- 
xal, Phosgen, Blausaure oder Vinyl formamid (VFA) . 

15 Rohrbiindelreaktoren werden in der chemischen Industrie meist zur 
Durchfiihrung von katalytischen Gasphasenreaktionen an Festbettka- 
talysatoren verwendet . 

Ublicherweise bestehen Rohrbiindelreaktoren aus einem, in einem 
20 Mantel angeordneten , aus zahlreichen parallelen Reaktionsrohren 
aufgebauten Reaktionsrohrbiindel . Die Reaktionsrohre, die iibli- 
cherweise getragerte Katalysatoren enthalten, sihd mit ihren of- 
fenen Enden in Rohrboden abdichtend befestigt und miinden in je- 
weils eine am oberen~'bzwT unteren Ende mit dem Mantel verbuhdene 

25 Haube. Neben getragerten Katalysatoren konnen die Reaktionsrohre, 
alternativ oder zusatzlich, Schalenkatalysatoren, Vollkatalysato- 
ren, geordnete Packungen aus Katalysatormaterial, die einem sta- 
tischen Mischer vergleichbar angeordnet sind, enthalten. Schliefi- 
lich ist es auch moglich, die Innenwand der Reaktionsrohre mit 

(30 Katalysatormaterial zu beschichten. iiber die Hauben wird das die 
Reaktionsrohre durchstromende Reaktionsgemisch zu- bzw. abge- 
fiihrt. Durch den zwischen dem obersten und untersten Rohrboden 
befindlichen, die Reaktionsrohre umgebenden Raum, der durch Um- 
lenkbleche unterteilt sein kann, wird ein Warmetauschmittelkreis- 

35 lauf geleitet, um Reaktionswarme zu- bzw. abzufiihren. Dazu weist 
der Mantel des Rohrbundelreaktors Mittel zur Zu- und Abfiihrung 
des Warmetauschmittels auf, meist geeignete Ein- bzw. Austritts- 
ringkanale auf, durch die das Warmetauschmittel mit Hilfe geei- 
gneter Pumpen in einem Kreislauf gefiihrt wird. Nach dem Verlassen 

40 des Rohrbundelreaktors wird das Warmetauschmittel beispielsweise 
in einem aufienliegenden Warmetauscher wieder auf eine vorgegebene 
Solltemperatur gebracht, bevor es erneut in den Reaktor eintritt. 
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Bei exothermen Reaktionen kann auch mittels einer Siedekiihlung 
temperiert werden. 

Die im industriellen Produktionsprozefl verwendeten Rohrbundel- 
5 reaktoren weisen einen Durchmesser von mehreren Metern auf . Aus 
wirtschaf tlichen Griinden werden in den Reaktoren eine mtiglichst 
grofie Anzahl von Reaktionsrohren eingesetzt. Bei einem Reaktor 
von mehreren Metern Durchmesser liegt die Zahl der Reaktionsrohre 
meist im Bereich von 10.000 bis 50.000, bevorzugt im Bereich von 

10 10.000 bis 30.000 Rohren. Bisher stand bei industriellen Rohrbiin- 
delreaktoren im Vordergrund, die Rohre so dicht wie mtiglich zu 
packen, um bei einer maximalen Reaktionsrohrzahl einen moglichst 
geringen Reaktordurchmesser zu erzielen. Ublicherweise sind die 
Rohre dabei in einer Dreiecksanordnung positioniert , meist in ei- 

15 nem gleichseitigen Dreieck. Als MaJJ fur die kompakte Anordnung 
der Reaktionsrohre dient das Verhaltnis der sogenannten Rohrtei- 
lung t zum Aufiendurchmesser d a eines Rohres. Unter Rohrteilung 
versteht man dabei den Ab stand der zentrischen Innenachsen von 
zueinander nachstliegenden Reaktionsrohren. Bekannte industrielle 

20 Reaktoren, etwa der in den Ausfvihrungsbeispielen der deutscheh 
Of fenlegungsschrift DE 44 31 957 Al beschriebene Reaktor, weisen 
ein Verhaltniss von Rohrteilung zu Rohr aufiendurchmesser von 1,28 
Oder weniger auf . 

25 Insbesondere bei der Durchfuhrung von stark exothermen Oxidati- 
onsreaktionen, wie der Herstellung von Phthalsaureanhydrid, 
Acrylsaure, Methacrylsaure, Acrolein, Maleinsaureanhydrid oder 
Glyoxal spielt die exakte Kontrolle der Reaktionstemperatur eine 
entscheidende Rolle. Bei diesen Reaktionen wird eine Gasgemisch 

30 durch die Reaktionsrohre geleitet, welche eine Festbettanordnung 
eines katalytisch aktiven Multimetalloxids enthalten. Beispiels- 
weise werden Rohrbiindelreaktoren zur Herstellung von Phthalsau- 
reanhydrid eingesetzt, welches ein wichtiges Zwischenprodukt zur 
Herstellung von synthetischen Harzen, Phthalatweichmachern, 

35 Phthalozyaninf arbstof f en und weiteren Feinchemikalien ist. Die 
weltweite Produktion von Phthalsaureanhydrid betragt mehr als 
4.000.000 Tonnen pro Jahr. Nach dem wichtigsten Herstellungsver- 
fahren wird Phthalsaureanhydrid heute grofitenteils durch Gaspha- 
senoxidation von o-Xylol mit Luft als Oxidans hergestellt. Dazu 

40 wird o-Xylol verdampft, mit einem Uberschufl an Luft gemischt und 
bei 340 — 440 °C iiber den in den Reaktionsrohren befindlichen Ka- 
talysator geleitet. Der Katalysator kann beispielsweise aus einem 
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Gemisch von V 2 0 5 und Ti02 mit Promotoren auf keramischen Korpern 
wi z. B. Porzellan- oder SiC-Kugeln Oder -ringen bestehen. Typi- 
sche Abmessungen dieser Keramikkdrper betragen ca. 6 mm x 6 mm 
bzw. 8 mm x 6 mm. Das o-Xylol wird dabei mit einer Selektivitat 
5 von 78—80 % zu Phthalsaureanhydrid oxidiert. Die Oxidation ist 
mit ca. — 1.110 kJ/mol stark exotherm. 



Als Warmetauschmittel eignen sich insbesondere Temper iermedien, 
die im bevorzugten Reaktionstemperaturbereich von 250 °C bis 500 
10 °C, bevorzugt von 250 °C bis 380 °C fliissig sind. Besonders giin- 
stig ist beispielsweise die Verwendung von Schmelzen von Salzen 
wie etwa einer, insbesondere bei der PSA-Synthese bevorzugt ein- 
gesetzten Schmelze eines Gemischs aus Kaliumnitrat , Natriumnitrit 
und Natriumnitrat. 

15 

Die Verfahrensfuhrung, insbesondere die Temperierung des Reaktors 
erfordert aus mehreren Griinden besondere Aufmerksamkeit : Bei der 
grofien Anzahl von Rohren im Reaktor ist es erforderlich, dafl 
samtliche Rohre im gesamten Querschnitt mit der gleichen und 

20 zeitlich konstanten Gasmischung angestromt werden, damit die Re- 
aktion in alien Rohren gleich schnell und nicht in einigen bevor- 
zugten Rohren besonders schnell ablauft. Insbesondere aber kann 
die hohe freiwerdende Reaktionsenthalpie dazu fiihren, dafl der Ka- 
talysator bei Abweichungen vom vorgegebenen Temperaturbereich in 

25 einzelnen Rohren sintert oder schmilzt oder inaktiv wird. Dies 
ist mit betrachtlichen Risiken fiir die Anlage verbunden. Durch 
Inhomogenitaten in der Beaufschlagung werden aufierdem die Reakti- 
onsbedingungen in den Rohren unterschiedlich. Dadurch entstehen 
in erhohtem Mafl Nebenprodukte , welche die Ausbeute vermindern und 

30 in spateren Reinigungsstufen von dem gebildeten Phthalsaureanhy- 
drid getrennt und entsorgt werden miissen. Die Reaktionstemperatur 
in Stromungsrichtung langs eines Reaktionsrohres duchlauft bei 
der Gasphasenoxidation ein Maximum, welches man als Hotspot 
(Heiflpunkt) bezeichnet. Ein solcher Hotspot ist zwar grundsatz- 

35 lich erwvinscht. Problematisch ist jedoch eine zu hohe Hotspot- 
Temperatur, denn sie fiihrt sowohl zu einer verringerten Lebens- 
dauer des Katalysators als auch zu einer Abnahme der Selektivitat 
der Reaktion. 
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Prinzipiell hat eine wirksame Reaktortemperierung daher die Auf- 
gabe, Temperaturungleichverteilungen iiber den Querschnitt des Re- 
aktors zu verringern und das Auftreten von unerwiinscht hohen Hot- 
spots zu verhindern. 



Bei den bisherigen Reaktoren, die generell ein moglichst niedri- 
ges Verhaltnis s von Rohrteilung zu RohrauBendurchmesser aufwei- 
sen, war eine effektive Reaktortemperierung nur eingeschrankt 
moglich. Insbesondere bei zylindrischen Reaktorgeometrien wird 

10 das Warmetauschmittel im Querstrom von einem Bereich auBerhalb 
des Reaktionsrohrbundels zu einem reaktionsrohrf reien Innenraum 
des Reaktors bzw. umgekehrt geleitet. Dies fvihrt zu einem starken 
Druckverlust und somit zu einem begrenzten Warmetauschmittel- 
strom. Bisher war man daher gezwungen, leistungsf ahige und folg- 

15 lich sehr teuere Pumpeinrichtungen zum Fdrdern des Warmetau- 
schmittels einzusetzen. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es nun, einen Reaktor zur 
Verfugung zu stellen, der einerseits eine gleichmafiigere Tempera- 
20 turverteilung uber den radialen Reaktorguerschnitt ermoglicht und 
zu hohe Warmetauschmittelhotspots weitgehend verringert. 

Gelost wird diese Aufgabe durch den erf indungsgemafien Rohrbiindel- 
reaktor mit den Merkmalen des vorliegenden Anspruchs 1. Erfin- 

25 dungsgemaB wird vorgeschlagen, bei groBeren Reaktoren, bei denen 
aufgrund der zahlreichen Reaktionsrohre eine hohe abzufiihrende 
Reaktionswarme anfallt, das Verhaltnis von Rohrteilung t zu Roh- 
rauflendurchmesser d a vom Reaktordurchmesser bzw. vom Rohrbiindelau- 
Jiendurchmes ser djiBa abhangig zu machen. Xnsbesondere wird erf in— 

30 dungsgemali vorgeschlagen, ein Verhaltnis von Rohrteilung t zu 

Rohrauflendurchmesser d a von wenigstens 1,3 vorzusehen. Die Reakti- 
onsrohre sind dabei vorzugsweise so angeordnet, daJ3 drei benach- 
barte Reaktionsrohre ein, vorzugsweise gleichseitiges Dreieck 
bilden. Die Rohrteilung t entspricht in diesem Fall der Seiten- 

35 lange des Dreiecks. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist daher ein Rohrbiindel- 
reaktor mit einem in einem Mantel angeordneten, aus zahlreichen 
parallelen Reaktionsrohren bestehenden Reaktionsrohrbvindel und 
40 mit Mitteln zur Zu- und Abfiihrung eines die Reaktionsrohre um- 
stromenden Warmetauschmittels, wobei die Reaktionsrohre einen Au- 
Bendurchmesser d a und eine Rohrteilung t aufweisen, wobei der Re- 
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aktor dadurch gekennzeichnet ist, daB das Verhaltnis t/d a von 
Rohrteilung zu RohrauBendurchmesser eines Reaktionsrohrs wenig- 
stens 1,3 betragt. 

5 Mit dem erf indungsgemaBen Rohrbiindelreaktor sind zahlreiche Vor- 
teile verbunden. 

Die Erhohung des Verhaltnisses von Rohrteilung zu RohrauBendurch- 
messer erlaubt bei einer gegebenen Pumpenleistung hohere Warme- 
10 tauschmittelstrome und fiihrt damit zu einer besseren Temperatur- 
vergleichmaBigung viber den Querschnitt und zu einer Verringerung 
des Warmetauschmittelhotspots . 

Uberraschend stellt man fest, daB es moglich ist, die Warmetau- 
15 schmitteleintrittstemperatur anzuheben, ohne die maximal zulas- 
sige Austrittstemperatur des Warmetauschmittels zu iiberschreiten . 
Dies fiihrt zu einer verbesserten Selektivitat der Reaktion und 
einer daraus resultierenden Erhohung der Ausbeute. Die Kapazitat 
des Reaktors kann so bis zu 2 % gesteigert werden. 

20 

Die Verringerung des Warmetauschmittelhotspots fiihrt zu einer 
grofleren Betriebssicherheit , da die Gefahr des Ziindens des Reak- 
tionsgemisches stark verringert wird. 



25 Speziell beim Einsatz des erf indungsgemafien Rohrbiindelreaktors 
bei der PSA-Synthese wurde gefunden, daB ein Teilungs verhaltnis 
von mehr als 1,3 eine deutlich hohere Beladung des einstromenden 
Gasgemisches mit o-Xylol erlaubt. 

30 Die gegeniiber dem Stand der Technik nur geringfiigig vergr6J3erte 
Rohrteilung fiihrt auch nur zu einer geringen Vergrofierung des Re- 
aktordurchmessers . Interessanterweise stellt man fest, daB diese 
geringe Zunahme der Abmessungen bei gegebener Pumpleistung einen 
nahezu doppelt so hohen Warmetauschmittelstrom erlaubt. 

35 

ErfindungsgemaB wird ferner vorgeschlagen, daB das Verhaltnis t/da 
von Rohrteilung zum AuBendurchmesser eines Reaktionsrohrs mit 
steigendem AuBendurchmesser d RBa des Reaktionsrohrbiindels an- 
steigt. Damit ist es moglich, der zu- bzw. abzuf iihrenden Reakti- 
40 onswarme Rechnung zu tragen, die mit steigendem RohrbiindelauBen- 
durchmesser und damit stark ansteigender Rohrzahl sehr hoch wird. 
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Das erf indungsgemafi vorgeschlagene Teilungsverhaltnis von mehr 
als 1,3 wird besonders vorteilhaft bei groBen Reaktoren einge- 
setzt. Gema/J einer ersten bevorzugten Ausfiihrungsform w ist das 
Reaktionsrohrbundel einen im wesent lichen kreisf ormigen Quer- 
5 schnitt mit einem Auftendurchmesser d^aa von mehr als 4 m auf . Ein 
solches Reaktionsrohrbundel hat meist einen rohrfreien Zentralbe- 
reich iiber den das radial an den Reaktionsrohren vorbeistromende 
Warmetauschmittel axial abflieflen kann. 



10 Besonders bevorzugt liegt bei dieser Ausfiihrungsform das Verhalt- 
nis t/d a von Rohrteilung zu Auflendurchmesser eines Reaktionsrohrs 
bei Reaktionsrohrbiindeldurchmessern zwischen 4 m und 12 m im Be- 
reich von 1,3 bis 1,6 und bei Reaktionsrohrbiindeldurchmessern 
zwischen 4 m und 10 m am bevorzugtesten im Bereich von 1,3 bis 

15 1,5. 

Rohrbiindelreaktoren mit derartigen Ourchmessern weisen vorzugs- 
weise 10.000 bis 50.000, vorzugsweise 10.000 bis 30.000 Reakti- 
onsrphre auf. 

20 

Die Erfindung ist jedoch nicht auf Reaktoren mit kreiszylindri- 
schen Reaktionsrohrbundeln beschrankt. Falls beispielsweise Reak- 
tionsrohrbundel mit einem rechteckigen Quer schnitt Oder einem 
kr e i s f 6 rmi gen Quersch~h~itt mit~ reaktionsrohrffeien Ena^gmenten 

25 verwendet werden, ist das Verhaltnis von Rohrteilung zu Rohrau- 
fiendurchmesser bevorzugt von der vom Warmetauschmittel quer 
durchstromten Tiefe d RBt des Rohrbundels abhangig. Bei einem er- 
f indungsgemaB vorgesehenen Teilungsverhaltnis von 1,3 weist das 
Reaktionsrohrbundel bevorzugt einen im wesentlichen rechteckigen 

30 Querschnitt mit einer parallel zur Stromungsrichtung des Warme- 
tauschermittels gemessenen Rohrbundeltief e von wenigstens 1,3 m 
auf . 



Vorteilhaft liegt die Tiefe d RBt des Reaktionsrohrbundels zwischen 
35 1,3 m und 3 m, wobei dann das Verhaltnis t/d a von Rohrteilung t 
zum AuBendurchmesser d a eines Reaktionsrohrs im Bereich von mehr 
als 1,3 bis 1,6 liegt. 

Ublicherweise sind die Reaktionsrohre aus ferritischem Stahl ge- 
40 fertigt und weisen eine typische Wanddicke von 1 bis 3 mm auf. 
Ihr Innendurchmesser betragt in der Regel 20 bis 70 mm, bevorzugt 
20 bis 35 mm. Die typische Lange der Reaktionsrohre, und damit 
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die Lange des zylindrischen Bereichs des Reaktors liegt im Be- 
reich von 1,5 bis 7 m. 

Bei Reaktionsrohrbiindeln mit im wesentlichen rechteckigem Quer- 
5 schnitt betragt das Verhaltnis von Querschnittstief e ofe^t zu Quer- 
schnittslange des Bundels bevorzugt 1:1 bis 1:10, besonders be- 
vorzugt 1:1,5 bis 1:4. 

Mit dem erf indungsgemaBen Reaktor konnen Durchf lufimengen des War- 
10 metauschmittels, etwa einer Salzschmelze, von 10.000 bis 20.000 m 3 
pro Stunde realisisiert werden. 

Mit einer Verringerung des reaktionsbedingten Hotspots im Reakti- 
onsrohr wird einerseits die Lebensdauer des Katalysators verlan- 

15 gert und andererseits die Selektivitat der Reaktion verbessert. 
Insbesondere die Verlangerung der Katalysator lebensdauer stellt 
einen wichtigen Vorteil des erf indungsgemaBen Reaktors da, denn 
mit dem an einer gewissen Betriebsdauer notwendigen Austausch des 
Katalysatormaterials sind hohe Kosten und lange Abschaltzeiten 

20 des Reaktors verbunden. 

Haufig wird die Reaktionsfuhrung in den Rohren des Reaktors uber 
die Katalysator f iillung gesteuert. Beispielsweise kann man eine 
strukturierte Schiittung zwei unterschiedlich aktive Katalysatoren 

25 verwenden und so in Langsrichtung des Reaktionsrohrs unterschied- 
liche Reaktionsbedingungen schaffen. Gemafl einer weiteren vor- 
teilhaften Ausfuhrungsf orm des erf indungsgemaBen Rohrbiindelreak- 
tors ist der Reaktor innenraum, in Langsrichtung der Reaktions- 
rohre gesehen, in mindestens zwei Zonen unterteilt, die von ver- 

30 schieden temperiertem Warmetauschmittel durchstromt werden. Durch 
diese MaBnahme wird einerseits eine weitere Moglichkeit der Reak- 
tionsfuhrung geschaffen, indem man die beiden Katalysaoren auf 
unterschiedliche Temperaturen thermostatisiert . Andererseits ist 
es bei manchen Prozessen sogar moglich, lediglich einen Katalysa- 

35 tortyp zur Fullung der Rohre zu verwenden und die Reaktionf uhrung 
ausschlieBlich iiber zwei oder mehr, vorzugsweise bis zu fiinf , un- 
terschiedlich temperierte Zonen zu bewirken. Bevorzugt werden in 
auf einanderf olgenden Zonen Temperaturunterschiede des Warmetau- 
schmittels von bis zu 60 °C, vorteilhaft bis 40 °C realisiert. Die 

40 Trennung der einzelnen Zonen voneinander wird bevorzugt durch 

Rohrbodenblechen gewahrleistet , die im wesentlichen horizontal im 
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Reaktor angeordnet sind und Ausnehmungen zur Durchfiihrung der Re- 
aktionsrohre besitzen. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist auch die Verwendung ei- 
5 nes erf indungsgemaJ3en Rohrbiindelreaktors zur Durchfiihrung von ka- 
talytischen Gasphasenreaktionen. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist insbesondere die Ver- 
wendung eines erf indungsgemafien Rohrbiindelreaktors zur Durchfiih- 

10 rung von Oxidationsreaktionen, insbesondere zur Herstellung von 
Phthalsaureanhydrid, Maleinsaureanhydrid, Acrylsaure, Acrolein, 
Methacrylsaure, Glyoxal Phosgen, Blausaure oder Vinylformamid. 
Derartige Herstellungsverf ahren unter Verwendung von Rohrbundel- 
reaktoren mit Katalysatoren in Festbettanordnung sind bekannt 

15 (vgl. beispielsweise Ullmann's Encyclopedia of Industrial Chemis- 
try, 5 th Edition, Volume B4, Table 7 auf Seite 103, mit weiteren 
Nachweisen) . 

Im folgenden wird die Erfindung unter Bezugnahme auf in der bei- 
20 gefiigten Zeichnung dargestellte, bevorzugte Ausf iihrungsbeispiele 
naher erlautert. Die unten erwahnte Herstellung von Phthalsau- 
reanhydrid wurde rein beispielhaft fiir die Verwendung des erfin- 
dungsgema/3en Reaktors bei oxidativen Gasphasenreaktionen herange- 
zogen und stellt kein Beschrankung der Erfindung auf diesen An- 
25 wendungsfall dar. 

In der Zeichnung zeigt: 

Figur 1 eine schematische Darstellung eines in eine Anlage zur 
30 Phthalsaureanhydridherstellung integrierten erf indungsge- 



Figur 2 einen Langsschnitt einer ersten Ausfuhrungsform des er- 



35 

Figur 3 einen Querschnitt durch den Reaktor der Fig. 2 entlang 
der Linie III — III; 

Figur 4 einen vergroflerten Detailausschnitt des Reaktors der Fi- 



mafien Reaktors; 



f indungsgemaBen Reaktors ; 



40 



gur 3; 



45 M/40414 



BASF Aktieng 




lschaft 



982018 



t 



0050/50918 



9 



Figur 5 einen Langsschnitt einer zweiten Ausf uhrungsform des er- 



Figur 6 einen Querschnitt durch den Reaktor der Fig. 5 entlang 



Figur 7 einen Querschnitt durch eine dritte Ausf uhrungsform des 



10 Figur 8 einen Langsschnitt einer vierten Ausf uhrungsform des er- 



Bezugnehmend auf Figur 1 erkennt man eine schematisch darge- 
stellte Anlage zur Phthalsaureanhydrid-Herstellung. Eine detail- 
15 lierte Beschreibung des Herstellungsverfahrens findet sich bei- 
spielsweise in Ullmann's Encyclopedia of Industrial Chemistry, 
5 th Edition, Vol. 20A, S. 181 ff. 

In einem Verdampfer 10 wird o-Xylol oder Naphthalin verdampft und 

20 mit einem UberschuB an durch ein Geblase 11 und einen Erhitzer 12 
auf ca. 120 bis 300° C erhitzten Luft gemischt. Das o-Xylol/Luf t- 
Gemisch gelangt in den Reaktor 13, wo es im Bereich der oberen 
Haube 14 gleichmaftig uber den gesamten Reaktorquerschnitt ver- 
teilt wird. Die obere^ Haube 14 wird zum zylTndFischen Reaktorman- 

25 tel 15 hin durch ein oberes Bodenblech 16 abgeschlossen. In das 
Bodenblech 16 miinden die Reaktionsrohre 17 des Rohrbundels 18. 
Die Reaktionsrohre 17 sind in ihrem oberen Bereich abdichtend mit 
dem Boden 16 verschweiflt . In den Reaktionsrohren 17 befindet sich 
das (nicht dargestellte) Katalysatormaterial . In ihrem unteren 

30 Bereich sind die Reaktionsrohre 17 mit einem unteren Bodenblech 
19 abdichtend verschweifit und miinden in eine untere Haube 2 0 des 
Reaktors 13. Das o-Xylol/Luf t-Gemisch durchstromt die Reaktions- 
rohre und wird grofitenteils zu Phthalsaureanhydrid oxidiert. Das 
heifie Reaktionsgas wird uber eine Leitung 21 zu sog. Desublimato- 

35 ren oder Abscheidern 22 geleitet, wo es in Form feinster Kri- 

stalle abgeschieden wird. Von den Abscheidern 22 wird das Phthal- 
saureanhydrid abgeschmolzen und in einer anschlieUenden Destilla- 
tionseinrichtung 23 aus dem abgeschmolzenen (entsprechend Ull- 
mann's Encyclopedia of Industrial Chemistry, 5th Edition, Vol. 

40 20A, S. 181 ff.) Roh-Phthalsaureanhydrid die Reinsubstanz gewon- 
nen. 



f indungsgemafien Reaktors; 



5 



der Linie VI - VI; 



erf indungsgemaflen Reaktors; und 



f indungsgemaBen Reaktors. 
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Das Reaktionsrohrbiindel 18 wird durch einen Warmetauschmittel- 
kreislauf, der insgesamt mit der Bezugsziffer 24 bezeichnet ist, 
temperiert. Dazu wird eine Salzschmelze aus Natriumnitrat , Natri- 
umnitrit und Kaliumnitrit iiber Mantelof fnungen 25 in den zylin- 
5 drischen Mantelabschnitt des Reaktors geleitet und dort im 

Langs-, Kreuzquer-, Gegen- oder Gleichstrom an den Reaktionsroh- 
ren 17 des Bundels 18 vorbeigef iihrt, urn die bei der Oxidation von 
o-Xylol entstehende Reaktionswarme abzufiihren. 

10 Das Warmetauschmittel verlaBt den Reaktor iiber Mantelof fnungen 26 
und gelangt in einen auBenliegenden Warmetauscher 27, der von ei- 
nen (nicht dargestellten) Dampf erzeuger liber Leitungen 28, 29 auf 
die gewunschte Reaktionstemperatur, die meist in einem Bereich 
zwischen 340 und 440 °C liegt, temperiert wird. Die genaue Wahl 

15 der Reaktionstemperatur hangt insbesondere vom verwendeten Kata- 
lysatormaterial ab und sollte moglichst konstant eingehalten wer- 
den. 

In Figur 2 ist eine erste Ausfiihrungsform des erf indungsgemafien 
20 Rohrbvindelreaktors detaillierter dargestellt. Figur 3 zeigt einen 
Schnitt durch den in Figur 2 dargestellten Reaktor entlang der . . 
Linie III - III. Elemente, welche eine vergleichbare Funktion wie . 
bereits im Zusammenhang mit Figur 1 beschriebene Elemente erfiil- 
len, sind mit den gleichen Bezugszif fern bezeichnetT 



Der zylindrische Reaktor 13 weist ein vertikal angeordnetes Reak- 
tionsrohrbiindel 18 mit kreisf ormigem Querschnitt und einem AuBen- 
durchmesser d RBa auf (vergl. Fig. 3). Die Reaktionsrohre 17 sind 
auf einem Kreisring gleichmaBig verteilt. Der mittlere Bereich 
30 18a des Rohrbiindels 18 ist Reaktionsrohrf rei . 

Das Warmetauschmittel wird iiber eine Oder mehrere Pumpen 32 iiber 
Ringleitungen 30,31 durch Mantelof fnungen 25,26 dem die Reakti- 
onsrohre umgebenden Raum zu- bzw. aus diesem abgefiihrt. Mit Hilfe 
35 von in dem Reaktor angeordneten Umlenkscheiben 33 wird eine mean- 
derformige Stromung des Warmetauschmittels realisiert, wobei je- 
doch im Bereich der Reaktionsrohre 17 eine radiale Stromung vor- 
herrscht . 

40 In der Querschnittsdarstellung der Figuren 3 und 4 sind die Rohr- 
teilung t, der Auflendurchmesser d a eines Reaktionsrohrs 17 und der 
Auflendurchmesser d RBa des Reaktionsrohrbiindels 18 angedeutet. Es 



25 
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sei angemerkt, dafl die Darstellung der Figur 3 (ebso wie die der 
Figuren 6 und 7) nicht maBstablich ist. In der R alitat ist der 
Durchmesser der Reaktionsrohre 17 verglichen dem Rohrbiind lauflen- 
durchmesser wesentlich kleiner. 

5 

Zur besseren Veranschaulichung der wesentlichen Kenngrofien des 
erf indungsgemaflen Rohrbiindelreaktors ist dabei in Figur 4 ein 
Ausschnitt des in Figur 3 gezeigten Rohrbiindels 18 in groflerem 
MaBstab dargestellt . Insbesondere in der Darstellung der Fig. 4 
10 erkennt man, daJ3 jeweils drei benachbarte Reaktionsrohre die Eck- 
punkte eines gleichseitigen Dreiecks bilden. 

Die in Figuren 5 und 6 dargestellte Ausf iihrungsf orm des erfin- 
dungsgemaflen Reaktors, sowie die Variante der Figur 7 weisen je- 
15 weils ein Reaktionsrohrbiindel 18 mit im wesentlichen rechteckigem 
Querschnitt auf . Mit einer solchen Geometrie sind insbesonders 
bei einer Querstromkiihlung Vorteile aufgrund von geringeren Stro- 
mungswiderstanden fiir den Warmetauschmitteltranspbrt verbunden. 

20 Mit deiti: erf indungsgema.13 vorgeschlagenen Teilungsyerhaltnis werden 
dieser Vorteile weiter verstarkt. 

An einander gegeniiber liegenden breiten Seitenf lac hen des Reak- 
tors sind Reaktionsrohrf reie Raume 34 zum Verteilen bzw. Sammeln 

25 des Warmetauschmittels vorgesehen. Bei der Variante der Figur 6 
hat der Reaktormantel 15 selbst einen rechteckigen Querschnitt, 
wahrend bei der Variante der Figur 7 ein zylindrischer Reaktor 
eingesetzt wird. Der im wesentlichen rechteckige Querschnitt des 
Reaktionsrohrbundels 18 entsteht im letzteren Fall durch die re- 

30 aktionsrohrf reien Rohrsegmente 34. Erf indungsgemafl wird im Fall 
von im wesentlichen rechteckigen Reaktionsrohrbiindel das Tei- 
lungsverhaltnis in Abhangigkeit von der quer durchstromten Tiefe 
dpBt des Rohrbiindels 18 gewahlt. 

35 In Figur 8 ist schliefllich eine vierte Ausf iihrungsf orm des erfin- 
dungsgemafien Rohrbiindelreaktors in einem schematischen Langs- 
schnitt dargestellt. Bei dem Reaktor 35 handelt es sich in diesem 
Fall um einen Zweizonenreaktor , der, in Langsrichtung der Reakti- 
onsrohre 17 betrachtet, in zwei unterschiedlich temperierte Zo- 

40 nen, 36, 37 unterteilt ist. Die Zonen 36, 37 werden von separaten 
Warmetauschmittelkreislauf en versorgt. Im Beispiel wird eine er- 
ste Salzlosung iiber die Stutzen 38, 39 in die erste Zone 36 ein- 
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geleitet und iiber Stutzen 40, 41 wieder abgefiihrt. Entsprechend 
wird eine zweite Salzldsung liber Stutzen 42, 43 in die zweite 
Zone geleitet und iiber Stutzen 44, 45 wieder abgefiihrt. Die bei- 
den Zonen 36, 37 sind iiber ein 50 mm dickes Rohrbodenblech 46 
5 voneinander getrennt. Das Blech weist Ausnehmungen auf, durch 
welche die Reaktionsrohre 17 eingesetzt werden. Nach Einsetzen 
der Rohre werden diese hydraulisch etwas erweitert, so daJ3 ein 
guter und weitgehend dichter Sitz der Rohre 17 im Rohrbodenblech 
46 erreicht wird. Innerhalb einer Zone sind Umlenkbleche 47 an- 

10 geordnet, welche die Salzschmelze radial von Au/ien in ein reakti- 
onsrohrfreies Zentrum des Reaktors leiten, wo sie nach oben umge- 
lenkt und wieder radial nach AuBen abgefiihrt wird. In Figur 8 ist 
mit groflen Pfeilen 48 die Stromungsrichtung der Reaktionsgase und 
mit kleineren Pfeilen 49, 50 der Strom der ersten bzw. zweiten 

15 Salzschmelze symbolisiert . 



Beispiel 1: Herstellung von PSA mit einem erf indungsgemafien Reak- 



In dem erf indungsgemafien Reaktor war ein Rohrbiindel mit einem Au^- 
Bendurchme sser von dRBa — 5,435 m angeordnet. Es bestand aus ca. 
14.000 Reaktionsrohren aus Stahl, die jeweils 3,5 m lang waren 

25 und einen Auflendurchmesser d a = 29 mm hatten. Die Rohrteilung t 
betrug 40 mm; mithin war das Verhaltnis t/d a = 1,3793. Durch das 
Rohr wurden stiindlich von oben nach unten 4 Nm 3 Luft mit einer Be- 
ladung an 98,5 Gew.-%igem o-Xylol von 90 g/Nm 3 geleitet. Die Reak- 
tionsrohre waren so gefiillt, dafl zwei unterschiedlich aktive Ka- 

30 talysatorzonen gebildet wurden. 

Als Warmetauschmittel wurde eine Salzschmelze aus KN03,NaN0 2 und 
NaN0 3 verwendet, die mit einer Temperatur von 348,9 °C bei einem 
Durchflufl von 11.000 m 3 pro Stunde durch den Reaktor geleitet 
35 wurde. Die Austrittstemperatur der Schmelze betrug 351,1 °C. Die 
Hotspot-Temperatur der Salzschmelze lag 3,98 °C iiber der Salzein- 
tritts temperatur . 

Auf verschiedenen Querschnittsniveaus waren radial mehrer Tempe- 
40 raturfuhler in der Schmelze angeordnet. Die gemessenen Tempera- 
turunterschiede iiber den Reaktorquerschnitt betrugen maximal ca. 
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Die Ausbeute an ans PSA betrug 78.9 mol%. 

Beispiel 2; ( Vergleichsbeispiel) Herstellung von PSA mit einem 



nem Auflendurchmesser von dRBa = 5,021 m angeordnet. Es bestand aus 
ca. 14.000 Reaktionsrohren aus Stahl, die jeweils 3,5 m lang wa- 
ren und einen Auflendurchmesser d a = 30 mm hatten. Die Rohrteilung 
t betrug 38 mm; mithin war das Verhaltnis t/dg = 1,267. Wieder 
wurden durch die Fiillung der Reaktionsrohre zwei unterschiedlich 
aktive Katalysatorzonen gebildet. 

Durch das Rohr wurden wieder stiindlich von oben nach unten 4 Nm 3 
Luft mit einer Beladung an 98,5 Gew.-%igem o-Xylol von 90 g/Nm 3 
geleitet. Als Warmetauschmittel wurde wie im erf indungsgema/ien 
Beispiel eine Salzschmelze aus KN0 3 ,NaN0 2 und NaN0 3 verwendet. 

Die Eintrittstemperatur der Schmelze betrug 345,9 °C; es wurden 
6.200 m 3 Schmelze pro Stunde durch den Reaktor geleitet. Die Aus- 
trittstemperatur der Schmelze lag bei 349,7 °C. Die Hot spot -Tempe- 
ratur der Salzschmelze lag 7,2 °C iiber der Sal zeintritts temper a- 
tur . 

Die gemessenen Temperaturunterschiede iiber den Reaktorquerschnitt 
betrugen maximal ca . 4,2 °C . 

Die Ausbeute an PSA betrug 77,8 mol%. 



5 




30 2202/cs 



35 



40 



45 M/40414 



— it - r- 



Patentanspruche 



1. Rohrbiindelreaktor (13) mit einem in einem Mantel (15) an- 

5 geordneten, aus zahlreichen parallelen Reaktionsrohren (17) 

bestehenden Reaktionsrohrbundel (18) und mit Mitteln zur Zu- 
und Abfiihrung eines die Reaktionsrohre (17) umstromenden War- 
metauschmittels , wobei die Reaktionsrohre einen Aufiendurch- 
messer d a und eine Rohrteilung t aufweisen, 
10 dadurch gekennzeichnet, dafl 

das Verhaltnis t I d a von Rohrteilung t zum Aufiendurchmesser 
d a eines Reaktionsrohrs wenigstens 1,3 betragt. 

2. Rohrbiindelreaktor gemafi Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, 
15 dafi das Verhaltnis t/d a von Rohrteilung t zum Aufiendurchmes- 

ser d a eines Reaktionsrohrs (17) mit zunehmenden Querabmes- 
sungen des Reaktionsrohrbiindels (18) ansteigt. 

3 . Rohrbiindelreaktor gemafi einem der Anspriiche 1 oder 2, dadurch 
20 gekennzeichnet, dafi das Reaktionsrohrbundel (18) einen im w - 

sent lichen kreisformigen Querschnitt mit einem Auflendurchmes- 
ser d RBa von mehr als 4 m aufweist. 

4. Rohrbiindelreaktor gemafi Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, 
25 dafi der Aufiendurchmesser d RBa des Reaktionsrohrbiindels (18) 

zwischen 4 m und 12 m betragt und das Verhaltnis t/d a von 
Rohrteilung t zum Aufiendurchmesser d a eines Reaktionsrohrs 
(17) im Bereich von 1,3 und 1,6 liegt. 

30 5. Rohrbiindelreaktor gemafi Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, 
dafi der Aufiendurchmesser d^a des Reaktionsrohrbiindels (18) 
zwischen 4 m und 10 m betragt und das Verhaltnis t/dg von 
Rohrteilung t zum Aufiendurchmesser d a eines Reaktionsrohrs 
(17) im Bereich von 1,3 und 1,5 liegt. 

35 

6 . Rohrbiindelreaktor gemafi einem der Anspriiche 1 oder 2 , dadurch 
gekennzeichnet, dafi das Reaktionsrohrbundel (18) einen im we- 
sentlichen rechteckigen Querschnitt mit einer parallel zur 
Stromungsrichtung des Warmetauschmittels gemessenen Rohrbiin- 
40 deltiefe d RB t von wenigstens 1,3 m aufweist. 
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7. Rohrbiindelreaktor gemali Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, 
daJ3 die Tiefe d RB t des Reaktionsrohrbiindels (18) zwischen 1,3 
und 3 m betragt und das Verhaltnis t/d a von Rohrteilung t zum 
AuBendurchmesser d a eines Reaktionsrohrs (17) im Bereich von 

5 1,3 und 1,6 liegt. 

8. Rohrbiindelreaktor gemaft einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch 
gekennzeichnet, daii das Reaktionsrohrbundel (18) 10.000 bis 
50.000 Reaktionsrohre (17) aufweist. 

10 

9 . Rohrbiindelreaktor gemafl einem der Anspriiche 1 bis 8 , dadurch 
gekennzeichnet, da!3 der Reaktor in Langs richtung der Reakti- 
onsrohre (17) in mindestens zwei Zonen (36,37) unterteilt 
ist, die von verschieden temperiertem Warmetauschmittel 

15 durchstrdmt werden. 

10. Verwendung eine Rohrbiindelreaktors nach einem der Anspriiche 1 
bis 9 zur Durchfiihrung von katalytischen Gasphasenreaktionen. 

20 11. Verwendung eines Rohrbiindelreaktors nach einem der Anspriiche 
1 bis 9 zur Durchfiihrung von Oxidationsreaktionen, insbeson- 
dere zur Herstellung von Phthalsaureanhydrid, Maleinsaurean- 
hydrid, Acrylsaure, Acrolein, Methacrylsaure, Glyoxal Phos- 
gen, Blausaure oder Vinyl formamid. 

25 
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Zusammenf assung 

Die Erfindung betrifft einen Rohrbiindelreaktor und die Verwendung 
eines derartigen Reaktors zur Durchfiihrung von katalytischen 
Gasphasenreaktionen, insbesondere zur Durchfvihrung von exothermen 
oder endothermen katalytischen Gasphasenreaktionen, wie der Her- 
stellung von Phthalsaureanhydrid (PSA), Acrylsaure, Methacryl- 
saure (MMA) , Acrolein, Maleinsaureanhydrid (MSA), Glyoxal, Phos- 
gen, Blausaure oder Vinylformamid (VFA) . Erf indungsgemafl wird 
vorgeschlagen, bei grofieren Reaktoren, bei denen aufgrund der 
zahlreichen Reaktionsrohre (17) eine hohe abzufiihrende Reaktions- 
warme anfallt oder benotigt wird, das Verhaltnis von Rohrteilung 
t zu RohxauJ3endurchmesser d~ vom Reaktordurchmesser bzw. vom Rohr- 
bundelauBendurchmesser d^sa abhangig zu machen. Bei einem Auflen- 
durchmesser des Reaktionsrohrbiindels (18) von mehr als 4 Metern 
ist ein VerhSltnis von Rohrteilung t zu Rohrauflendurchmesser d a 
von wenigstens 1,3 bevorzugt. 



15 



18a 



15 



25 



20 




d 



RBa 



30 



(Figur zur Zusammenf assung) 
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Bescheinigung 



Die BASF Aktiengesellschaft in Ludwigshafen/Deutschland hat eine Patentanmel- 
dung unter der Bezeichnung 




"Rohrbundelreaktor, insbesondere fur katalytische 
Gasphasenreaktionen" 
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Die angehefteten Stucke sind eine richtige und genaue Wiedergabe der urspriing- 
lichen Unterlagen dieser Patentanmeldung. 
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B 01 J 8/06 der International Patentklassifikation erhalten. 





Aktenzeichen: 199 12 735.2 



Munchen, den 20. Marz 2000 
Deutsches Patent- und Markenamt 
Der Prasident 

Im Auftrag 




A 9161 

06.90 
11/98 



BASF Aktienge 




>scha£t 



981018 



O.Zi 



f 



50/49845 



Rohrbundelreaktor , insbesondere fur katalytische Gasphasenreak- 
tionen. 

5 Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft einen Rohrbundelreaktor und 
die Verwendung eines derartigen Reaktors zur Durchfiihrung von ka- 
talytischen Gasphasenreaktionen, insbesondere zur Durchfiihrung 
10 von exothermen katalytischen Gasphasenreaktionen, wie der Her- 
stellung von Phthalsaureanhydrid (PSA), Acrylsaure, Methacryl- 
saure (MMA) , Acrolein, Maleinsaureanhydrid (MSA) Oder Glyoxal. 

Rohrbiindelreaktoren werden in der chemischen Industrie meist zur 
15 Durchfiihrung von katalytischen Gasphasenreaktionen an Festbettka- 
talysatoren verwendet. 

Ublicherweise bestehen Rohrbiindelreaktoren aus einem, in einem 
Mantel angeordneten, aus zahlreichen parallelen Kontaktrohren 

20 aufgebauten Kontaktrohrbiindel . Die Kontaktrohre , die gegebenen- 
falls getragerte Katalysatoren enthaltene konnen, sind mit ihren 
offenen Enden in Rohrboden abdichtend befestigt und miinden in je- 
weils eine am oberen bzw. unteren Ende mit dem Mantel verbundene 
Haube. Uber diese Hauben wird das die Kontaktrohre durchstromende 

25 Reaktionsgemisch zu- bzw. abgefiihrt. Durch den zwischen dem ober- 
sten und untersten Rohrboden bef indlichen, die Kontaktrohre umge- 
benden Raum, der durch Umlenkbleche unterteilt sein kann, wird 
ein Warmetauschmittelkreislauf geleitet, um Reaktionswarme zu- 
bzw. abzufiihren. Dazu weist der Mantel des Rohrbiindelreaktors 

30 Mittel zur Zu- und Abfiihrung des Warmetauschmittels auf, meist 
geeignete Ein- bzw. Austrittsringkanale auf, durch die das Warme- 
tauschmittel mit Hilfe geeigneter Pumpen in einem Kreislauf ge- 
fiihrt wird. Nach dem Verlassen des Rohrbiindelreaktors wird das 
Warmetauschmittel beispielsweise in einem aufienliegenden Warme- 

35 tauscher wieder auf eine vorgegebene Solltemperatur gebracht, be- 
vor es erneut in den Reaktor eintritt. 

Die im industriellen ProduktionsprozeJi verwendeten Rohrbiindel- 
reaktoren weisen einen Durchmesser von mehreren Metern auf. Aus 
40 wirtschaftlichen Griinden werden in den Reaktoren eine moglichst 
groiie Anzahl von Kontaktrohren eingesetzt. Bei einem Reaktor von 
mehreren Metern Durchmesser liegt die Zahl der Kontaktrohre meist 
im Bereich von 10.000 bis 40.000 Rohren. Bisher stand bei indu- 
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striellen Rohrbundelreaktoren im Vordergrund, die Rohre so dicht 
wie moglich zu packen, urn bei einer maximalen Kontaktrohrzahl ei- 
nen moglichst geringen Reaktordurchmesser zu erzielen. Als Mafl 
fiir die kompakte Anordnung der Kontaktrohre dient das Verhaltnis 
5 der sogenannten Rohrteilung t zum Au/iendurchmesser d a eines Roh- 
res. Unter Rohrteilung versteht man dabei den Abstand der zentri- 
schen Innenachsen von zueinander nachstliegenden Kontaktrohren. 
Bekannte industrielle Reaktoren, etwa der in den Ausfiihrungsbei- 
spielen der deutschen Of f enlegungsschrift DE 44 31 957 Al be- 
10 schriebene Reaktor, weisen ein Verhaltniss von Rohrteilung zu 
RohrauJ3endurchmesser von 1,28 oder weniger auf. 

Insbesondere bei der Durchfiihrung von stark exothermen Oxidati- 
onsreaktionen, wie der Herstellung von Phthalsaureanhydrid, 

15 Acrylsaure, Methacrylsaure, Acrolein, Maleinsaureanhydrid oder 
Glyoxal spielt die exakte Kontrolle der Reaktionstemperatur eine 
entscheidende Rolle. Bei diesen Reaktionen wird eine Gasgemisch 
durch die Kontaktrohre geleitet, welche eine Festbettanordnung 
eines katalytisch aktiven Multimetalloxids enthalten. Beispiels- 

20 weise werden Rohrbundelreaktoren zur Herstellung von Phthalsau- 
reanhydrid eingesetzt, welches ein wichtiges Zwischenprodukt zur 
Herstellung von synthetischen Harzen, Phthalatweichmachern, 
Phthalozyaninf arbstof fen und weiteren Feinchemikalien ist. Die 
weltweite Produktion von Phthalsaureanhydrid betragt mehr als 

25 4.000.000 Tonnen pro Jahr. Nach dem wichtigsten Herstellungsver- 
fahren wird Phthalsaureanhydrid heute gro/Jtenteils durch Gaspha- 
senoxidation von o-Xylol mit Luft als Oxidans hergestellt. Dazu 
wird o-Xylol verdampft, mit einem UberschuJ3 an Luft gemischt und 
bei 340 — 440 °C iiber den in den Kontaktrohren befindlichen Kata- 

30 lysator geleitet. Der Katalysator kann beispielsweise aus einem 
Gemisch von V2O5 und TiC>2 mit Promotoren auf keramischen Korpern 
wie z. B. Porzellan- oder SiC-Kugeln oder — ringen bestehen. Typi- 
sche Abmessungen dieser Keramikkorper betragen ca. 6x6 mm. Das 
o-Xylol wird dabei mit einer Selektivitat von 78 — 80 % zu 

35 Phthalsaureanhydrid oxidiert. Die Oxidation ist mit ca. — 1.110 
kJ/Mol stark exotherm. 

Als warmetauschmittel eignen sich insbesondere fluide Temperier- 
medien, die im bevorzugten Reaktionstemperaturbereich von fast 
40 400 °C fliissig sind. Besonders giinstig ist beispielsweise die Ver- 
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wendung von Schmelzen von Salzen wie etwa einer Mischung aus Ka- 
liumnitrat, Kalium- und Natriumnitrit . 

Die Verf ahrensf iihrung, insbesondere die Temper ierung des Reaktors 
5 erfordert aus mehreren Griinden besondere Aufmerksamkeit : Bei der 
groften Anzahl von Rdhren im Reaktor ist es erf order lich, daJ3 
samtliche Rohre im gesamten Querschnitt mit der gleichen und 
zeitlich konstanten Gasmischung angestromt werden, damit die Re- 
aktion in alien Rohren gleich schnell und nicht in einigen bevor- 

10 zugten Rohren besonders schnell ablauft. Insbesondere aber kann 
die hohe freiwerdende Reaktionsenthalpie dazu fuhren, dali der Ka- 
talysator bei Abweichungen vom vorgegebenen Temperaturbereich in 
einzelnen Rohren sintert oder schmilzt oder inaktiv wird. Dies 
ist mit betracht lichen Risiken fur die Anlage verbunden. Durch 

15 Inhomogenitaten in der Beauf schlagung werden aufierdem die Reakti- 
onsbedingungen in den Rohren unterschiedlich . Dadurch entstehen 
in erhohtem MaJ3 Nebenprodukte, welche die Ausbeute vermindern und 
in spateren Reinigungsstuf en von dem gebildeten Phthalsaureanhy- 
drid getrennt und entsorgt werden miissen. Die Reaktionstemperatur 

20 in Stromungsrichtung langs eines Kontaktrohres duchlauft bei der 
Gasphasenoxidation ein Maximum, welches man als Hotspot (Heifl- 
punkt) bezeichnet. Ein solcher Hotspot ist zwar grundsatzlich er- 
wunscht. Problematisch ist jedoch eine zu hohe Hotspot-Tempera- 
tur, denn sie fiihrt sowohl zu einer verringerten Lebensdauer des 

25 Katalysators als auch zu einer Abnahme der Selektivitat der Reak- 



Prinzipiell hat eine wirksame Reaktortemperierung daher die Auf- 
gabe, Temperaturungleichverteilungen liber den Querschnitt zu ver- 
30 ringern und das Auftreten von unerwiinscht hohen Hotspots zu ver- 
hindern . 

Bei den bisherigen Reaktoren, die generell ein moglichst niedri- 
ges Verhaltniss von Rohrteilung zu Rohraufiendurchmesser aufwei- 

35 sen, war eine effektive Reaktortemperierung nur eingeschrankt 
moglich. Insbesondere bei zylindrischen Reaktorgeometrien fiihrt 
etwa ein Kuhlprozefi, bei welchem ein Querstrom des Warmetau- 
schmittels von einem Bereich auJierhalb des Kontaktrohrbiindels zu 
einem kontaktrohrfreien Innenraum des Reaktors geleitet wird, zu 

40 einem starken Druckverlust und somit zu einem begrenzten Warme- 
tauschmittelstrom. Bisher war man daher gezwungen, leistungsfa- 
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hige und folglich sehr teuere Pumpeinrichtungen zum Fordern des 
Warmetauschmittels einzusetzen. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es nun, einen Reaktor zur 
5 Verfiigung zu stellen, der einerseits eine gleichmafligere Tempera- 
turverteilung iiber den radialen Reaktorquerschnitt ermoglicht und 
zu hone Warmetauschmittelhotspots weitgehend verringert. 

Gelost wird diese Aufgabe durch den erf indungsgemaBen Rohrbiindel- 
10 reaktor mit den Merkmalen des vorliegenden Anspruchs 1. Erfin- 
dungsgemaB wird vorgeschlagen, bei groBeren Reaktoren, bei denen 
aufgrund der zahlreichen Kontaktrohre eine hohe abzufiihrende Re- 
aktionswarme anfallt, das Verhaltnis von Rohrteilung t zu Rohrau- 
Bendurchmesser d a vom Reaktordurchmesser bzw. vom RohrbiindelauBen- 
15 durchmesser d RBa abhangig zu machen. Insbesondere wird erfindungs- 
gemaB vorgeschlagen, ein Verhaltnis von Rohrteilung t zu Rohr- 
auJiendurchmesser d a von wenigstens 1,3 vorzusehen. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist daher ein Rohrbiindel- 
20 reaktor mit einem in einem Mantel angeordneten, aus zahlreichen 
parallelen Kontaktrohren bestehenden Kontaktrohrbundel und mit 
Mitteln zur Zu- und Abfiihrung eines die Kontaktrohre umstromenden 
Warmetauschmittels, wobei die Kontaktrohre einen AuBendurchmesser 
d a und eine Rohrteilung t aufweisen, wobei der Reaktor dadurch ge- 
25 kennzeichnet ist, daJ3 das Verhaltnis t/d a von Rohrteilung zu Rohr- 
auiiendurchmesser eines Kontaktrohrs wenigstens 1,3 betragt. 

Mit dem erf indungsgemaBen Rohrbiindelreaktor sind zahlreiche Vor- 
teile verbunden. 



Die Erhohung des Verhaltnisses von Rohrteilung zu RohrauBendurch- 
messer erlaubt bei einer gegebenen Pumpenleistung hohere Warme- 
tauschmittelstrome und fiihrt damit zu einer besseren Temperatur- 
vergleichmaBigung iiber den Querschnitt und zu einer Verringerung 
35 des Warmetauschmittelhotspots . 

Uberraschend stellt man fest, daB es moglich ist, die Warmetau- 
schmitteleintrittstemperatur anzuheben, ohne die maximal zulas- 
sige Austrittstemperatur des Warmetauschmittels zu uberschreiten . 
40 Dies fiihrt zu einer Erhohung der Ausbeute und damit zu einer Ka- 
pazitatssteigerung des Reaktors von bis zu 2 % . 



30 



45 M/40005 



BASF Aktienges 




chaft 



981018 



O.Z 



I 



50/49845 



5 

Die Verringerung des Warmetauschmittelhotspots fiihrt zu einer 
groBeren Betriebssicherheit , da die Gefahr des Ziindens des Reak- 



tionsgemisches stark verringert wird. 

5 Uberraschend wurde gefunden, daB der erf indungsgemaBe Rohrbiindel- 
reaktor mit einem Teilungsverhaltnis von mehr als 1,3 eine deut- 
lich hohere Beladung des einstromenden Gasgemisches mit o-Xylol 
erlaubt. Da die Luft vor der Vermischung mit o-Xylol erwarmt wer- 
den muB, fiihrt eine hohere Beladung zu deutlichen Energieeinspa- 
10 rungen. 

Die gegeniiber dem Stand der Technik nur geringfiigig vergroBerte 
Rohrteilung fiihrt auch nur zu einer geringen VergroBerung des Re- 
aktordurchmessers . Interessanterweise stellt man fest, daB diese 
15 geringe Zunahme der Abmessungen bei gegebener Pumpleistung einen 
nahezu doppelt so hohen Warmetauschmittelstrom erlaubt. 

Erf indungsgemaB wird ferner vorgeschlagen, daB das Verhaltnis t/d a 
von Rohrteilung zum AuBendurchmesser eines Kontaktrohrs mit stei- 
20 gendem AuBendurchmesser d RBa des Kontaktrohrbundels ansteigt. Da- 
mit ist es moglich, der zu- bzw. abzuf iihrenden Reaktionswarme 
Rechnung zu tragen, die mit steigendem Rohrbundelaufiendurchmesser 
und damit stark ansteigender Rohrzahl sehr hoch wird. 

25 Das erf indungsgemaB vorgeschlagene Teilungsverhaltnis von mehr 
als 1,3 wird besonders vorteilhaft bei groJien Reaktoren einge- 
setzt. GemaJJ einer ersten bevorzugten Ausfuhrungsform weist das 
Kontaktrohrbiindel einen im wesentlichen kreisformigen Querschnitt 
mit einem AuBendurchmesser d^a von mehr als 4 m auf . Ein solches 

30 Kontaktrohrbiindel hat meist einen rohrfreien Zentralbereich iiber 
den das radial an den Kontaktrohren vorbeistromende Warmetau- 
schmittel axial abflieflen kann. 

Besonders bevorzugt liegt bei dieser Ausfuhrungsform das Verhalt- 
35 nis t/d a von Rohrteilung zu AuBendurchmesser eines Kontaktrohrs 
bei Kontaktrohrbiindeldurchmessern zwischen 4 m und 12 m im Be- 
reich von 1,31 und 1,6 und bei Kontaktrohrbiindeldurchmessern zwi- 
schen 4 m und 10 m am bevorzugtesten im Bereich von 1,31 und 1,5. 

40 Rohrbiindelreaktoren mit derartigen Durchmessern weisen vorzugs- 
weise 10.000 bis 40.000 Kontaktrohre auf. 
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Die Erfindung ist jedoch nicht auf Reaktoren mit kreiszylindri- 
schen Kontaktrohrbundeln beschrankt. Falls beispielsweise Kontak- 
trohrbiindel mit einem rechteckigen Querschnitt Oder einem kreis- 
formigen Querschnitt mit kontaktrohrf reien Endsegmenten verwendet 
5 werden, ist das Verhaltnis von Rohrteilung zu RohrauBendurchmes- 
ser bevorzugt von der vom Warmetauschmittel quer durchstromten 
Breite dnB b des Rohrbiindels abhangig. Bei einem erf indungsgemaB 
vorgesehenen Teilungsverhaltnis von 1,3 weist das Kontaktrohrbiin- 
del bevorzugt einen im wesentlichen rechteckigen Querschnitt mit 
10 einer parallel zur Stromungsrichtung des Warmetauschermittels ge- 
messenen Rohrbiindelbreite von wenigstens 1,3 m auf. 

Vorteilhaft liegt die Breite d RBb des Kontaktrohrbiindels zwischen 
1,3 m und 3 m, wobei dann das Verhaltnis t/d von Rohrteilung t 
15 zum AuBendurchmesser d a eines Kontaktrohrs im Bereich von 1,3 bis 
1,6 liegt. 

Ublicherweise sind die Kontaktrohre aus ferritischem Stahl gefer- 
tigt und weisen eine typische Wanddicke von 1 bis 3 mm auf. Ihr 
20 Innendurchmesser betragt in der Regel 2 0 bis 60 mm, bevorzugt 20 
bis 35 mm. Die typische Lange der Kontaktrohre, und damit die 
Lange des zylindrischen Bereichs des Reaktors liegt im Bereich 
von 1,5 bis 7 m. 

25 Bei Kontaktrohrbundeln mit im wesentlichen rechteckigem Quer- 
schnitt betragt das Verhaltnis von Querschnittsbreite dj^b 2U 
Querschnittslange des Biindels bevorzugt 1:1 bis 1:10, besonders 
bevorzugt 1:1,5 bis 1:4. 

30 Mit dem erf indungsgemaBen Reaktor konnen Durchf luflmengen des War- 
metauschmittels, etwa einer Salzschmelze, von 10.000 bis 20.000 m 3 
pro Stunde realisisiert werden. 

Mit einer Verringerung des reaktionsbedingten Hotspots im Kontak- 
35 trohr wird einerseits die Lebensdauer des Katalysators verlangert 
und andererseits die Selektivitat der Reaktion verbessert. Insbe- 
sondere die Verlangerung der Katalysator lebensdauer stellt einen 
wichtigen Vorteil des erf indungsgemaBen Reaktors da, denn mit dem 
an einer gewissen Betriebsdauer notwendigen Austausch des Kataly- 
40 satormaterials sind hohe Kosten und lange Abschaltzeiten des Re- 
aktors verbunden. 
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Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist auch die Verwendung ei 
nes erf indungsgemaJ3en Rohrbiindelreaktors zur Durchfiihrung von ka 
talytischen Gasphasenreaktionen . 

5 Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist insbesondere die Ver- 
wendung eines erf indungsgemafien Rohrbiindelreaktors zur Durchfiih- 
rung von Oxidationsreaktionen, insbesondere zur Herstellung von 
Phthalsaureanhydrid, Maleinsaureanhydrid, Acrylsaure, Acrolein, 
Methacrylsaure oder Glyoxal . Derartige Herstellungsverf ahren un- 
10 ter Verwendung von Rohrbiindelreaktoren mit Katalysatoren in Fest- 
bettanordnung sind bekannt (vgl. beispielsweise Ullmann's Ency- 
clopedia of Industrial Chemistry, 5 th Edition, Volume B4, Table 
auf Seite 103, mit weiteren Nachweisen) . 

15 Im f oigenden wird die Erfindung unter Bezugnahme auf in der bei- 
gefiigten Zeichnung dargestellte, bevorzugte Ausfvihrungsbeispiele 
naher erlautert. Die unten erwahnte Herstellung von Phthalsau- 
reanhydrid wurde rein beispielhaft fur die Verwendung des erfin- 
dungsgemaBen Reaktors bei oxidativen Gasphasenreaktionen herange- 

20 zogen und stellt kein Beschrankung der Erfindung auf diesen An- 
wendungsfall dar. 

In der Zeichnung zeigt: 

25 Figur 1 eine schematische Darstellung eines in eine Anlage zur 

Phthalsaureanhydridherstellung integrierten erfindungsge 
maJ3en Reaktors; 

Figur 2 einen Langsschnitt einer ersten Ausf uhrungsf orm des er- 
30 f indungsgemafien Reaktors; 

Figur 3 einen Querschnitt durch den Reaktor der Fig. 2 entlang 
der Linie III - III; 

35 Figur 4 einen vergrofierten Detailausschnitt des Reaktors der Fi- 
gur 3 ; 

Figur 5 einen Langsschnitt einer zweiten Ausf uhrungsf orm des er- 
f indungsgemaflen Reaktors; 

40 
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Figur 6 einen Querschnitt durch den Reaktor der Fig. 5 entlang 
der Linie VI - VI; 

Figur 7 einen Querschnitt durch eine dritte Ausfiihrungsf orm des 



Bezugnehmend auf Figur 1 erkennt man eine schematisch darge- 
stellte Anlage zur Phthalsaureanhydrid-Herstellung. Eine detail- 
lierte Beschreibung des Herstellungsverf ahrens findet sich bei- 
10 spielsweise in Ullmann's Encyclopedia of Industrial Chemistry, 
5 th Edition, Vol. 20A, S. 181 ff. 

In einem Verdampfer 10 wird o-Xylol oder Naphthalin verdampft und 
mit einem UberschuB an durch ein Geblase 11 und einen Erhitzer 12 

15 auf ca. 120 bis 300° C erhitzten Luft gemischt. Das o-Xylol/Luf t- 
Gemisch gelangt in den Reaktor 13, wo es im Bereich der oberen 
Haube 14 gleichmaBig iiber den gesamten Reaktorquerschnitt ver- 
teilt wird. Die obere Haube 14 wird zum zylindrischen Reaktorman- 
tel 15 hin durch ein oberes Bodenblech 16 abgeschlossen . In das 

20 Bodenblech 16 iminden die Kontaktrohre 17 des Rohrbiindels 18. Die 
Kontaktrohre 17 sind in ihrem oberen Bereich abdichtend mit dem 
Boden 16 verschweiBt. In den Kontaktrohren 17 befindet sich das 
(nicht dargestellte ) Katalysatormaterial . In ihrem unteren Be- 
reich sind die Kontaktrohre 17 mit einem unteren Bodenblech 19 

25 abdichtend verschweiBt und miinden in eine untere Haube 20 des Re- 
aktors 13. Das o-Xylol/Luf t-Gemisch durchstromt die Kontaktrohre 
und wird groBtenteils zu Phthalsaureanhydrid oxidiert. Das heiBe 
Reaktionsgas wird iiber eine Leitung 21 zu sog. Desublimatoren 
oder Abscheidern 22 geleitet, wo es in Form feinster Kristalle 

30 abgeschieden wird. Von den Abscheidern 22 wird das Phthalsaurean- 
hydrid abgeschmolzen und in einer anschlieBenden Destillations- 
einrichtung 23 aus dem abgeschmolzenen Roh-Phthalsaureanhydrid 
die Reinsubstanz gewonnen. 

35 Das Kontaktrohrbiindel 18 wird durch einen Warmetauschmittelkreis- 
lauf, der insgesamt mit der Bezugsziffer 24 bezeichnet ist, tem- 
periert . Dazu wird eine Salzschmelze aus Kaliumnitrat , Natriumni- 
trit und Kaliumnitrit iiber Mantelof f nungen 2 5 in den zylindri- 
schen Mantelabschnitt des Reaktors geleitet und dort im Langs-, 

40 Kreuz-, Gegen- oder Gleichstrom an den Kontaktrohren 17 des Biin- 
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dels 18 vorbeigefiihrt, urn die bei der Oxidation von o-Xylol ent- 
stehende Reaktionswarme abzufiihren. 

Das Warmetauschmittel verlaBt den Reaktor liber Mantelof fnungen 26 
5 und gelangt in einen auJ3enliegenden Warmetauscher 27, der uber 
einen Wasserdampf kreislauf 28, 29 auf die gewiinschte Reaktions- 
temperatur, die meist in einem Bereich zwischen 340 und 440° C 
liegt, temperiert wird. Die genaue Wahl der Reaktionstemperatur 
hangt insbesondere vom verwendeten Katalysatormaterial ab und 
10 sollte moglichst konstant eingehalten werden. 

In Figur 2 ist eine erste Ausf iihrungsform des erf indungsgemaJien 
Rohrbiindelreaktors detaillierter dargestellt. Figur 3 zeigt einen 
Schnitt durch den in Figur 2 dargestellten Reaktor entlang der 
15 Linie III - III. Elemente, welche eine vergleichbare Funktion wie 
bereits im Zusammenhang mit Figur 1 beschriebene Elemente erfiil- 
len, sind mit den gleichen Bezugszif f ern bezeichnet. 

Der zylindrische Reaktor 13 weist ein vertikal angeordnetes Kon- 
20 taktrohrbiindel 18 mit kreisformigem Querschnitt und einem Aufien- 
durchmesser dfe^ auf (vergl. Fig. 3). Die Kontaktrohre 17 sind auf 
einem Kreisring gleichmaJSig verteilt. Der mittlere Bereich 18a 
des Rohrbiindels 18 ist kontaktrohrfrei . 

25 Das Warmetauschmittel wird uber eine oder mehrere Pumpen 32 uber 
Ringleitungen 30,31 durch Mantelof fnungen 25,26 dem die Kontakt- 
rohre umgebenden Raum zu- bzw. aus diesem abgefiihrt. Mit Hilfe 
von in dem Reaktor angeordneten Umlenkscheiben 33 wird eine mean- 
derformige Stromung des Warmetauschmittels realisiert, wobei je- 

30 doch im Bereich der Kontaktrohre 17 eine radiale Stromung vor- 
herrscht . 

In der Querschnittsdarstellung der Figuren 3 und 4 sind die Rohr- 
teilung t, der AuJiendurchmesser d a eines Kontaktrohrs 17 und der 
35 Aufiendurchmesser dRB a des Kontaktrohrbiindels 18 angedeutet. Es sei 
angemerkt, daJ3 die Darstellung der Figur 3 (ebso wie die der Fi- 
guren 6 und 7) nicht maBstablich ist. In der Realitat ist der 
Durchmesser der Kontaktrohre 17 verglichen dem Rohrbiindelauflen- 
durchmesser wesentlich kleiner. 
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Zur besseren Veranschaulichung der wesentlichen KenngroBen des 
erf indungsgemaBen Rohrbundelreaktors ist dabei in Figur 4 ein 
Ausschnitt des in Figur 3 gezeigten Rohrbundels 18 in groBerem 
MaBstab dargestellt. 

5 

Die in Figuren 5 und 6 dargestellte Ausf iihrungsf orm des erfin- 
dungsgemaBen Reaktors, sowie die Variante der Figur 7 weisen je- 
weils ein Kontaktrohrbiindel 18 mit im wesentlichen rechteckigem 
Querschnitt auf . Mit einer solchen Geometrie sind insbesonders 
10 bei einer Querstromkiihlung Vorteile aufgrund von geringeren Stro- 
mungswiderstanden fiir den Warmetauschmitteltransport verbunden. 

Mit dem erf indungsgemaB vorgeschlagenen Teilungsverhaltnis werden 
dieser Vorteile weiter verstarkt. 



An einander gegeniiber liegenden breiten Seitenf lachen des Reak- 
tors sind kontaktrohrfreie Raume 34 zum Verteilen bzw. Sammeln 



hat der Reaktormantel 15 selbst einen rechteckigen Querschnitt, 
20 wahrend bei der Variante der Figur 7 ein zylindrischer Reaktor 
eingesetzt wird. Der im wesentlichen rechteckige Querschnitt des 
Kontaktrohrbiindels 18 entsteht im letzteren Fall durch die kon- 
taktrohrfreien Rohrsegmente 34. Erf indungsgemaB wird im Fall von 
im wesentlichen rechteckigen Kontaktrohrbiindel das Teilungsver- 
25 haltnis in Abhangigkeit von der quer durchstromten Breite cTr^ des 
Rohrbundels 18 gewahlt. 



30 Beispiel 1: Herstellung von PSA mit einem erf indungsgemaBen Reak- 



In dem erf indungsgemaBen Reaktor war ein Rohrbundel mit einem Au- 
Bendurchmesser von dR Ba = 5,435 m angeordnet. Es bestand aus ca. 
35 14.000 Kontaktrohren aus Eisen, die jeweils 3,5 m lang waren und 
einen AuBendurchmesser d a = 29 mm hatten. Die Rohrteilung t betrug 
40 mm; mithin war das Verhaltnis t/d a = 1,3793. Durch das Rohr 
wurden stiindlich von oben nach unten 4 Nm 3 Luft mit einer Beladung 
an 98,5 Gew.-%igem o-Xylol von 90 g/Nm 3 geleitet. 

40 

Als Warmetauschmittel wurde eine Salzschmelze aus KN0 3 ,KN0 2 und 
NaN0 2 verwendet, die mit einer Temperatur von 348,9 °C bei einem 
DurchfluB von 11.000 m 3 pro Stunde durch den Reaktor geleitet 



15 



des Warmetauschmittels vorgesehen. Bei der Variante der Figur 6 



Beispiele 
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wurde. Die Austritts temper atur der Schmelze betrug 351,1 °C. Die 
Hotspot-Temperatur der Salzschmelze lag 3,98 °C iiber der Salzein- 
trittstemperatur . 

5 Auf verschiedenen Querschnittsniveaus waren radial mehrer Tempe- 
raturfiihler in der Schmelze angeordnet. Die gemessenen Tempera- 
turunterschiede iiber den Reaktorquerschnitt betrugen maximal ca. 
2,2 °C. 

10 Die Ausbeute an ans PSA betrug 78.9 Mol%. 

Beispiel 2: ( Vergleichsbeispiel ) Herstellung von PSA mit einem 



i c In dem Reaktor des Standes der Technik war ein Rohrbundel mit ei- 
nem Aufiendurchmesser von d RBa = 5,021 m angeordnet. Es bestand aus 
ca. 14.000 Kontaktrohren aus Eisen, die jeweils 3,5 m lang waren 
und einen AuJiendurchmesser d a = 30 mm hatten. Die Rohrteilung t 
betrug 38 mm; mithin war das Verhaltnis t/d a = 1,267. 



Durch das Rohr wurden wieder stiindlich von oben nach unten 4 Nm 3 
Luft mit einer Beladung an 98,5 Gew.-%igem o-Xylol von 90 g/Nm 3 
geleitet. Als Warmetauschmittel wurde wie im erf indungsgemafien 
Beispiel eine Salzschmelze aus KNC>3,KN02 und NaN02 verwendet. 

Die Eintrittstemperatur der Schmelze betrug 345,9 °C; es wurden 
6.200 m 3 Schmelze pro Stunde durch den Reaktor geleitet. Die Aus- 
trittstemperatur der Schmelze lag bei 349,7 °C. Die Hotspot-Tempe- 
ratur der Salzschmelze lag 7,2 °C iiber der Salzeintrittstempera- 



Die gemessenen Temperaturunterschiede iiber den Reaktorquerschnitt 
betrugen maximal ca. 4,2 °C. 

35 Die Ausbeute an PSA betrug 77,8 Mol%. 



Reaktor gemaJ3 Stand der Technik. 
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Patentanspriiche 

1. Rohrbiindelreaktor (13) mit einem in einem Mantel (15) an- 

5 geordneten, aus zahlreichen parallelen Kontaktrohren (17) be- 

stehenden Kontaktrohrbiindel (18) und mit Mitteln zur Zu- und 
Abfiihrung eines die Kontaktrohre (17) umstromenden Warmetau- 
schmittels , wobei die Kontaktrohre einen AuBendurchmesser d a 
und eine Rohrteilung t aufweisen, 
10 dadurch gekennzeichnet , dafl 

das Verhaltnis t / d a von Rohrteilung t zum AuBendurchmesser 
d a eines Kontaktrohrs wenigstens 1,3 betragt. 

2. Rohrbiindelreaktor gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, 
15 daB das Verhaltnis t/d a von Rohrteilung t zum AuBendurchmes- 

ser d a eines Kontaktrohrs (17) mit zunehmenden Querabmessun- 
gen des Kontaktrohrbiindels (18) ansteigt. 

3. Rohrbiindelreaktor gemaB einem der Anspriiche 1 oder 2, dadurch 
20 gekennzeichnet, da/3 das Kontaktrohrbiindel (18) einen im we- 

sentlichen kreisf drmigen Querschnitt mit einem Aufiendurchmes- 
ser d RBa von mehr als 4 m aufweist. 



4. Rohrbiindelreaktor gemaii Anspruch 37~ dadurch gekenrTzeicTinet , 
25 daB der AuBendurchmesser d RBa des Kontaktrohrbiindels (18) zwi- 

schen 4 m und 12 m betragt und das Verhaltnis t/d a von Rohr- 
teilung t zum AuBendurchmesser d a eines Kontaktrohrs (17) im 
Bereich von 1,31 und 1,6 liegt. 

30 5. Rohrbiindelreaktor gemaB Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, 

daB der AuBendurchmesser d RBa des Kontaktrohrbiindels (18) zwi- 
schen 4 m und 10 m betragt und das Verhaltnis t/d a von Rohr- 
teilung t zum AuBendurchmesser d a eines Kontaktrohrs (17) im 
Bereich von 1,31 und 1,5 liegt. 

35 

6 . Rohrbiindelreaktor gemaB einem der Anspriiche 1 oder 2 , dadurch 
gekennzeichnet, daB das Kontaktrohrbiindel (18) einen im we- 
sentlichen rechteckigen Querschnitt mit einer parallel zur 
Strdmungsrichtung des Warmetauschmittels gemessenen Rohrbun- 
40 delbreite d^Bi, von wenigstens 1,3 m aufweist. 
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7. Rohrbundelreaktor gemafl Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet , 
da/3 die Breite des Kontaktrohrbiindels (18) zwischen 1,3 

und 3 m betragt und das Verhaltnis t/d a von Rohrteilung t zum 
Aui3endurchmesser d a eines Kontaktrohrs (17) im Bereich von 



8. Rohrbundelreaktor gema/3 einem der Anspruche 1 bis 7, dadurch 
gekennzeichnet, dafl das Kontaktrohrbundel (18) 10.000 bis 
40.000 Kontaktrohre (17) aufweist. 



9. Verwendung eine Rohrbiindelreaktors nach einem der Anspruche 1 
bis 8 zur Durchfiihrung von katalytischen Gasphasenreaktionen. 

10. Verwendung eines Rohrbiindelreaktors nach einem der Anspruche 
1 bis 8 zur Durchfuhrung von Oxidationsreaktionen, insbeson- 
dere zur Herstellung von Phthalsaureanhydrid, Maleinsaurean- 
hydrid, Acrylsaure, Acrolein, Methacrylsaure Oder Glyoxal. 
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1,3 und 1,6 liegt. 
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Fig. 1 
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Fig. 6 
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Zusairanenf assung 

Die Erfindung betrifft einen Rohrbiindelreaktor und die Verwendung 
eines derartigen Reaktors zur Durchfiihrung von katalytischen 
Gasphasenreaktionen, insbesondere zur Durchfuhrung von exothermen 
katalytischen Gasphasenreaktionen, wie der Herstellung von 
Phthalsaureanhydrid (PSA), Acrylsaure, Methacrylsaure (MMA) , 
Acrolein, Maleinsaureanhydrid (MSA) oder Glyoxal. Erf indungsgemafi 
wird vorgeschlagen, bei grofieren Reaktoren, bei denen aufgrund 
der zahlreichen Kontaktrohre (17) eine hohe abzufiihrende Reakti- 
onswarme anfallt, das Verhaltnis von Rohrteilung t zu RohrauBen- 
durchmesser d a vom Reaktordurchmesser bzw. vom RohrbiindelauBen- 
durchmesser dRs a abhangig zu machen. Bei einem AuBendurchmesser 
des Kontaktrohrbiindels ( 18 ) von mehr als 4 Metern ist ein Ver- 
haltnis von Rohrteilung t zu RohrauJJendurchmesser d a von wenig- 
stens 1,3 bevorzugt. 
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(Figur zur Zusairanenf assung) 
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